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研究成果の概要（和文）：高強度超短パルスレーザー中にある電子のダイナミクスを第一原理か

ら記述する為に時間依存 Kohn-Sham(TDKS)方程式を実時間実空間法を用いて解く事でシミュレ

ートした。その結果、高次高調波発生やコヒーレントフォノン等非線形なダイナミクスや動的

Franz-Keldysh 効果の記述に成功した。さらに電子励起の影響で変化するレーザー場を記述す

る為に Maxwell 方程式と TDKS 方程式を融合した多階層シミュレーション手法を開発した。 

 
研究成果の概要（英文）：We solve the time-dependent Kohn-Sham equation with real-space 
and –time method to describe the electron dynamics under an intense short pulse lasers. 
We found our method can describe the high-harmonic generation, coherent phonon, and 
dynamic Franz-Keldysh effect qualitatively. We also developed new multi-scale simulation 
method to study the laser field affected by the non-linear electron dynamics. 
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１．研究開始当初の背景 
 多電子系とレーザーの相互作用は主に１
電子近似や解析的手法を用いて研究がされ
てきている。しかしより複雑な系のダイナミ
クスや多体効果の影響に対する研究は始ま
ったばかりであり、未知の部分が多くある。 
 特に固体（固体表面）の非線形電子ダイナ
ミクスは世界でも申請者のみが第一原理的
に扱っているのみでありこれからの発展が

必要不可欠であった。 
 
２．研究の目的 

 レーザー場中にある固体及び分子の非線

形な多電子ダイナミクスをシミュレートす

ることでレーザーによる電子励起過程の統

一的理解を目指す。また多電子ダイナミクス
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を第一原理的に記述する手法としての時間

依存密度汎関数法の可能性と限界を明らか

にする 

 
３．研究の方法 
（１）時間依存密度汎関数法（TDDFT）の基
礎方程式である時間依存 Kohn-Sham(TDKS)方
程式を実時間実空間法で解くことで、電子ダ
イナミクスをシミュレートする。 
 
（２）（１）の方法を発展させ、Maxwell 方程
式と TDKS 方程式を融合した多階層シミュレ
ーション。 
 
４．研究成果 
（１）固体内部での高次高調波発生の特性と
レーザーパラメータ依存性の解明 

 
 高次高調波発生は電子の非線形ダイナミ
クスの結果現れる現象であり、電子ダイナミ
クスの理解だけでなる新奇な光源としても
重要である。代表者は TDKS 方程式を用いた
実時間計算によりダイアモンド中での高次

高調波発生過程をシミュレートした。 
  

図１に計算の結果の一例を示した。図１(a)
レーザー電場（青）とダイアモンド内部の電
場（赤）、（b）電子によるエネルギー吸収量、
（c）電子流密度のフーリエ変換による高次

図１(a)入射電場と誘起された内部電場、(b)

電子によるエネルギー吸収量、(c)高次高調

波スペクトル。レーザー強度は 1×1014 

W/cm2、波長は 800nm とした。 

図２ 逆フーリエ変換による各高調波の波

形。(a)１次(b)3 次(c)5 次(d)７次(e)９次(f)

１１次である。 

図３波長(a)800nm 及び(b)400nm のレー

ザーによる高次高調波のレーザー強度依存

性



 

 

高調波スペクトルである。図１（c）のエネ
ルギー領域を区切っての逆フーリエ変換に
より各高調波の波形が分かる。その結果を図
２に示した。図２（a）１次、（b）３次、（c）
５次、（d）７次、（e）９次、(f)１１次であ
る。図２から高次高調波は基本波（図２（a））
に比べて数分の１の時間幅を持った超短パ
ルス VUV 光となっていることが分かる。 
 図３に(a)波長８００nm と(b)波長４００
nm のレーザーに対する高次高調波のレーザ
ー強度依存性を示した。あるレーザー強度以
上では基本波の青方変位が見られ、高調波の
スペクトルも大きく変化することが明らか
となった。この特徴的なレーザー強度はレー
ザーによる光絶縁破壊の閾値と一致するこ
とも明らかとした。 
 
（2）中赤外光による動的 Franz-Keldysh 効
果の記述 
 
レーザーによるバンド構造の歪みに起因す
る動的 Franz-Keldysh効果の第一原理計算に
成功した。この成果を発展させることでレー
ザー電場による超高速光スイッチの実現が
期待できる。 
 
（3）超短パルスレーザーによるコヒーレン
トフォノン生成過程の解明 
 
 シリコン、ダイアモンド、アンチモンにお
ける、超短パルスレーザーによる光学フォノ
ンの単一励起（コヒーレントフォノン）の生
成過程を第一原理シミュレーションにより
初めて明らかにした。その結果、それまで定
性的に捉えられていた電子励起過程の違い
によるフォノンの位相の違いを定量的に再
現することに成功した。 
 
（4）電子励起による電磁場の変化を記述す
るための Maxwell 方程式と TDKS 方程式を融
合したシミュレーションコードの開発 
 
 電子励起が激しく起きる高強度超短パル
スレーザーの理解に於いては、電子励起が引
き起こす光学応答の変化とレーザー電場の
変化が重要となる。本件では電磁場を記述す
る Maxwell方程式と電子ダイナミクスを記述
する TDKS 方程式を結合させた新しい多階層
シミュレーションコードを開発した。またそ
の適応例としてシリコンにおけるプラズマ
生成とプラズマ反射のシミュレーションを
行い定性的、定量的に良い結果が得られるこ
とを確認した。 
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